







































































































































































































































































BC  suspension was  treated with  Laccase/TEMPO  to oxidize  the hydroxyl groups of  cellulose 239 
molecules  and  to  introduce  functional  carboxyl  groups.  The  enzyme  Laccase  catalyzes  the 240 
oxidation of  the TEMPO molecule. The oxidized TEMPO  radical,  in  turn, oxidizes  the primary 241 

































































































































































































































































































































































































































































































































































Table  3.Viable  cell  counts  (CFU/mL)  and  cell  viability  reduction  (%)  of  microorganisms  in 464 
dynamic contact with BC‐ox‐10Ag and BC‐ox‐0.1Ag composites. 465 
      BC‐ox‐10Ag        BC‐ox‐0.1Ag   
      CFU/mL  % reduction      CFU/mL  % reduction 
S. aureus  t0  2.5∙10
7  0      1.3∙106 0,0 
t1  1.2∙10
6  95.2      5.4∙105 57.9 
t4  0  100      1.8∙10
5 84.5 
t24  0  100      5.7∙10
4 95.6 
P. aeruginosa    t0  1.4∙10
6  0      3.5∙105 0 
    t1  1.3∙10
5  90.7      2.7∙105  5.3 
    t4  0  100      1.92∙10
5  45.1 
    t24  0  100      0  100 
K. pneumoniae    t0  6.6∙10
5  0      3.5∙106  0 
    t1  2∙10
3  99.7      2.7∙106  22.8 
    t4  0  100      2.2∙10
6  34.9 
    t24  0  100      0  100 
C. albicans    t0  1.4∙10
6  0      5.9∙104 0 
    t1  7.6∙10
5  47.2      8.4∙104  0 
    t4  8∙10
5  44.4      1∙105  0 
    t24  4.6∙10









































cellulose  fibers  with  laccase–TEMPO  system:  Influence  of  the  process  variables.  502 
Carbohydrate Polymers, 88(3), 830–837. https://doi.org/10.1016/j.carbpol.2012.01.011 503 
Aracri  E, Vidal  T    (2012)    Enhancing  the  effectiveness of  a  laccase–TEMPO  treatment has  a 504 
biorefining  effect  on  sisal  cellulose  fibres.    Cellulose,  19(3),  867–877. 505 
https://doi.org/10.1007/s10570‐012‐9686‐4 506 
Aracri E, Vidal T, Ragauskas AJ    (2011)   Wet strength development  in sisal cellulose  fibers by 507 





Bielecki  S,  Kalinowska  H,  Krystynowicz  A,  Kubiak  K,  Kołodziejczyk M,  de Groeve M    (2012)  513 
Wound Dressings and Cosmetic Materials from Bacterial Nanocellulose.    In Perspectives 514 
in Nanotechnology Series. Bacterial NanoCellulose. CRC Press. 515 
Chawla  PR,  Bajaj  IB,  Survase  S  a.,  Singhal  RS    (2009)    Microbial  cellulose:  Fermentative 516 
production and applications.  Food Technology and Biotechnology, 47, 107‐124. 517 
Chen Y, Geng B, Ru  J, Tong C, Liu H, Chen  J    (2017)   Comparative characteristics of TEMPO‐518 
oxidized  cellulose  nanofibers  and  resulting  nanopapers  from  bamboo,  softwood,  and 519 
25 
 
hardwood  pulps.    Cellulose,  24(11),  4831–4844.  https://doi.org/10.1007/s10570‐017‐520 
1478‐4 521 
Davidson GF    (1948)   6—The acidic properties of cotton cellulose and derived oxycelluloses. 522 
Part  II. The absorption of methylene blue.    Journal of  the Textile  Institute Transactions, 523 
39(3), T65–T86. https://doi.org/10.1080/19447024808659403 524 
de  Santa Maria  LC,  Santos  ALC,  Oliveira  PC,  Barud  HS, Messaddeq  Y,  Ribeiro  SJL    (2009)  525 
Synthesis  and  characterization  of  silver  nanoparticles  impregnated  into  bacterial 526 
cellulose.    Materials  Letters,  63(9–10),  797–799. 527 
https://doi.org/10.1016/j.matlet.2009.01.007 528 
Feng  J,  Shi Q,  Li W,  Shu  X,  Chen A,  Xie  X, Huang  X    (2014)   Antimicrobial  activity  of  silver 529 
nanoparticles  in situ growth on TEMPO‐mediated oxidized bacterial cellulose.   Cellulose, 530 
21(6), 4557–4567. https://doi.org/10.1007/s10570‐014‐0449‐2 531 
Feng  QL,  Wu  J,  Chen  GQ,  Cui  FZ,  Kim  TN,  Kim  JO    (2000)    A  mechanistic  study  of  the 532 
antibacterial effect of silver  ions on Escherichia coli and Staphylococcus aureus.   Journal 533 








Gehmayr V,  Potthast A,  Sixta H    (2012)   Reactivity  of dissolving pulps modified by  TEMPO‐542 
mediated oxidation.   Cellulose, 19(4),  1125–1134. https://doi.org/10.1007/s10570‐012‐543 
9729‐x 544 
Gert  EV,  Torgashov  VI,  Zubets  OV,  Kaputskii  FN    (2005)    Preparation  and  Properties  of 545 
Enterosorbents Based on Carboxylated Microcrystalline Cellulose.  Cellulose, 12(5), 517–546 
526. https://doi.org/10.1007/s10570‐005‐7134‐4 547 
Hasan N,  Biak DRA,  Kamarudin  S    (2012)   Application  of  Bacterial  Cellulose  (BC)  in Natural 548 




Ifuku S, Tsuji M, Morimoto M, Saimoto H, Yano H    (2009)   Synthesis of Silver Nanoparticles 551 
Templated  by  TEMPO‐Mediated  Oxidized  Bacterial  Cellulose  Nanofibers.  552 
Biomacromolecules, 10(9), 2714–2717. https://doi.org/10.1021/bm9006979 553 
Inoue Y, Kiyono Y, Asai H, Ochiai Y, Qi J, Olioso A, Shiraiwa T, Horie T, Saito K, Dounagsavanh L  554 
(2010)    Assessing  land‐use  and  carbon  stock  in  slash‐and‐burn  ecosystems  in  tropical 555 
mountain of Laos based on time‐series satellite images.  International Journal of Applied 556 
Earth  Observation  and  Geoinformation,  12(4),  287–297. 557 
https://doi.org/10.1016/j.carbpol.2017.02.093 558 
Isogai A, Saito T, Fukuzumi H   (2011)   TEMPO‐oxidized cellulose nanofibers.   Nanoscale, 3(1), 559 
71–85. https://doi.org/10.1039/C0NR00583E 560 
Jalili Tabaii M, Emtiazi G  (2018)  Transparent nontoxic antibacterial wound dressing based on 561 
silver  nano  particle/bacterial  cellulose  nano  composite  synthesized  in  the  presence  of 562 
tripolyphosphate.    Journal  of  Drug  Delivery  Science  and  Technology,  44,  244–253. 563 
https://doi.org/10.1016/j.jddst.2017.12.019 564 
Jaušovec D, Vogrinčič R,  Kokol V    (2015)    Introduction of  aldehyde  vs.  carboxylic  groups  to 565 
cellulose nanofibers using  laccase/TEMPO mediated oxidation.   Carbohydrate Polymers, 566 
116, 74–85. https://doi.org/10.1016/j.carbpol.2014.03.014 567 
Jiang  J, Ye W, Liu L, Wang Z, Fan Y, Saito T,  Isogai A    (2017)   Cellulose Nanofibers Prepared 568 
Using  the  TEMPO/Laccase/O2  System.    Biomacromolecules,  18(1),  288–294. 569 
https://doi.org/10.1021/acs.biomac.6b01682 570 
Johnson  RK,  Zink‐Sharp  A,  Glasser  WG    (2011)    Preparation  and  characterization  of 571 
hydrophobic derivatives of TEMPO‐oxidized nanocelluloses.  Cellulose, 18(6), 1599–1609. 572 
https://doi.org/10.1007/s10570‐011‐9579‐y 573 




oxidation.    Nordic  Pulp  and  Paper  Research  Journal,  14(04),  279–284. 578 
https://doi.org/10.3183/NPPRJ‐1999‐14‐04‐p279‐284 579 
Kong H, Jang J   (2008)   Antibacterial properties of novel poly(methyl methacrylate) nanofiber 580 




Lai  C,  Sheng  L,  Liao  S,  Xi  T,  Zhang  Z    (2013)    Surface  characterization  of  TEMPO‐oxidized 583 
bacterial  cellulose.    Surface  and  Interface  Analysis,  45(11–12),  1673–1679. 584 
https://doi.org/10.1002/sia.5306 585 
Lansdown ABG   (2006)   Silver  in health care: Antimicrobial effects and safety  in use.   Current 586 
Problems in Dermatology, 33, 17–34. https://doi.org/10.1159/000093928 587 
Lee KY, Buldum G, Mantalaris A, Bismarck A    (2014)   More  than meets  the eye  in bacterial 588 
cellulose:  Biosynthesis,  bioprocessing,  and  applications  in  advanced  fiber  composites.  589 
Macromolecular Bioscience, 14(1), 10–32. https://doi.org/10.1002/mabi.201300298 590 
Liau SY, Read DC, Pugh WJ, Furr JR, Russell AD  (1997)  Interaction of silver nitrate with readily 591 
identifiable  groups:  Relationship  to  the  antibacterial  action  of  silver  ions.    Letters  in 592 
Applied  Microbiology,  25(4),  279–283.  https://doi.org/10.1046/j.1472‐593 
765X.1997.00219.x 594 
Maneerung  T,  Tokura  S,  Rujiravanit  R    (2008)    Impregnation  of  silver  nanoparticles  into 595 
bacterial cellulose for antimicrobial wound dressing.  Carbohydrate Polymers, 72(1), 43–596 
51. https://doi.org/10.1016/j.carbpol.2007.07.025 597 
Maria  LCS,  Santos ALC, Oliveira  PC,  Valle ASS,  Barud HS, Messaddeq  Y,  Ribeiro  SJL    (2010)  598 
Preparation  and  antibacterial  activity  of  silver  nanoparticles  impregnated  in  bacterial 599 
cellulose.  Polímeros, 20(1), 72–77. https://doi.org/10.1590/S0104‐14282010005000001 600 
Marini  M,  De  Niederhausern  S,  Iseppi  R,  Bondi  M,  Sabia  C,  Toselli  M,  Pilati  F    (2007)  601 
Antibacterial  Activity  of  Plastics  Coated  with  Silver‐Doped  Organic−Inorganic  Hybrid 602 
Coatings  Prepared  by  Sol−Gel  Processes.    Biomacromolecules,  8(4),  1246–1254. 603 
https://doi.org/10.1021/bm060721b 604 
Matsumoto  A,  Ishikawa  T,  Odani  T,  Oikawa  H,  Okada  S,  Nakanishi  H    (2006)    An 605 
organic/inorganic  nanocomposite  consisting  of  polymuconate  and  silver  nanoparticles.  606 










evaluation  of  bacterial  nanocellulose  as  an  implant  material  for  ear  cartilage 615 
replacement.    Journal of  the Mechanical Behavior of Biomedical Materials,  22,  12–21. 616 
https://doi.org/10.1016/j.jmbbm.2013.03.005 617 
Pahlevan M, Toivakka M, Alam P   (2018)   Mechanical properties of TEMPO‐oxidised bacterial 618 
cellulose‐amino  acid  biomaterials.    European  Polymer  Journal,  101,  29–36. 619 
https://doi.org/10.1016/j.eurpolymj.2018.02.013 620 
Patel  I, Ludwig R, Haltrich D, Rosenau T, Potthast A    (2011)   Studies of  the chemoenzymatic 621 
modification  of  cellulosic  pulps  by  the  laccase‐TEMPO  system.    Holzforschung,  65(4), 622 
475–481. https://doi.org/10.1515/HF.2011.035 623 
Perala SRK, Kumar S   (2013)   On the mechanism of metal nanoparticle synthesis  in the Brust‐624 
Schiffrin method.  Langmuir, 29(31), 9863–9873. https://doi.org/10.1021/la401604q 625 
Pinto  RJB, Marques  PAAP,  Neto  CP,  Trindade  T,  Daina  S,  Sadocco  P    (2009)    Antibacterial 626 
activity  of  nanocomposites  of  silver  and  bacterial  or  vegetable  cellulosic  fibers.    Acta 627 
Biomaterialia, 5(6), 2279–2289. https://doi.org/10.1016/j.actbio.2009.02.003 628 
Quintana  E,  Roncero MB,  Vidal  T,  Valls  C    (2017)    Cellulose  oxidation  by  Laccase‐TEMPO 629 
treatments.    Carbohydrate  Polymers,  157,  1488–1495. 630 
https://doi.org/10.1016/j.carbpol.2016.11.033 631 
Rol F, Belgacem MN, Gandini A, Bras J   (2019, January)   Recent advances  in surface‐modified 632 
cellulose  nanofibrils.    Progress  in  Polymer  Science,  Vol.  88,  pp.  241–264. 633 
https://doi.org/10.1016/j.progpolymsci.2018.09.002 634 
Saito T, Shibata  I,  Isogai A, Suguri N, Sumikawa N    (2005)   Distribution of carboxylate groups 635 










by  TEMPO‐mediated  oxidation.    Colloids  and  Surfaces  A:  Physicochemical  and 644 
Engineering Aspects, 289(1–3), 219–225. https://doi.org/10.1016/j.colsurfa.2006.04.038 645 
Scott WE    (1996)   Wet  strength  additives.    In  Principles  of wet  end  chemistry  (pp.  61–68). 646 
Retrieved from http://www.tappi.org/content/pdf/member_groups/paper/0101r241.pdf 647 
Shao W, Liu H, Liu X, Sun H, Wang S, Zhang R  (2015)  pH‐responsive release behavior and anti‐648 
bacterial  activity  of  bacterial  cellulose‐silver  nanocomposites.    International  Journal  of 649 
Biological Macromolecules, 76, 209–217. https://doi.org/10.1016/j.ijbiomac.2015.02.048 650 
Sondi I, Salopek‐Sondi B  (2004)  Silver nanoparticles as antimicrobial agent: A case study on E. 651 
coli  as  a model  for Gram‐negative  bacteria.    Journal  of  Colloid  and  Interface  Science, 652 
275(1), 177–182. https://doi.org/10.1016/j.jcis.2004.02.012 653 
Spence  KL,  Venditti  RA,  Habibi  Y,  Rojas  OJ,  Pawlak  JJ    (2010)    The  effect  of  chemical 654 
composition on microfibrillar cellulose films from wood pulps: mechanical processing and 655 
physical  properties.    Bioresource  Technology,  101(15),  5961–5968. 656 
https://doi.org/10.1016/j.biortech.2010.02.104 657 
Stumpf  TR,  Yang  X,  Zhang  J,  Cao  X    (2018,  January  1)    In  situ  and  ex  situ modifications  of 658 
bacterial  cellulose  for  applications  in  tissue  engineering.    Materials  Science  and 659 
Engineering C, Vol. 82, pp. 372–383. https://doi.org/10.1016/j.msec.2016.11.121 660 
Tolvaj L, Faix O    (1995)   Artificial Ageing of Wood Monitored by DRIFT Spectroscopy and CIE 661 





Ul‐Islam M,  Khan  S,  Ullah MW,  Park  JK    (2015)    Bacterial  cellulose  composites:  Synthetic 667 
strategies  and  multiple  applications  in  bio‐medical  and  electro‐conductive  fields.  668 
Biotechnology Journal, 10(12), 1847–1861. https://doi.org/10.1002/biot.201500106 669 
Ullah H, Santos HA, Khan T   (2016)   Applications of bacterial cellulose  in food, cosmetics and 670 
drug delivery.  Cellulose, 23(4), 2291–2314. https://doi.org/10.1007/s10570‐016‐0986‐y 671 
Ullah H, Wahid  F,  Santos HA,  Khan  T    (2016)    Advances  in  biomedical  and  pharmaceutical 672 




Wu  C‐N,  Fuh  S‐C,  Lin  S‐P,  Lin  Y‐Y,  Chen  H‐Y,  Liu  J‐M,  Cheng  K‐C    (2018)    TEMPO‐Oxidized 675 
Bacterial  Cellulose  Pellicle  with  Silver  Nanoparticles  for  Wound  Dressing.  676 
Biomacromolecules, 19(2), 544–554. https://doi.org/10.1021/acs.biomac.7b01660 677 
Wu Q, Cao H, Luan Q, Zhang  J, Wang Z, Warner  JH, Watt AAR    (2008)   Biomolecule‐assisted 678 
synthesis  of  water‐soluble  silver  nanoparticles  and  their  biomedical  applications.  679 
Inorganic Chemistry, 47(13), 5882–5888. https://doi.org/10.1021/ic8002228 680 
Wu  Y, Wang  F,  Huang  Y    (2018)    Facile  and  simple  fabrication  of  strong,  transparent  and 681 
flexible  aramid nanofibers/bacterial  cellulose nanocomposite membranes.   Composites 682 
Science and Technology, 159, 70–76. https://doi.org/10.1016/j.compscitech.2018.02.036 683 




Transparent  Composites Reinforced with Networks  of Bacterial Nanofibers.   Advanced 688 
Materials, 17(2), 153–155. https://doi.org/10.1002/adma.200400597 689 
Zhou Q, Zhang Q, Wang P, Deng C, Wang Q, Fan X   (2017)   Enhancement biocompatibility of 690 
bacterial  cellulose  membrane  via  laccase/TEMPO  mediated  grafting  of  silk  fibroins.  691 
Fibers and Polymers, 18(8), 1478–1485. https://doi.org/10.1007/s12221‐017‐7306‐5 692 
Zhou  Y,  Yu  SH,  Thomas  A,  Han  BH    (2003)    In  situ  cyclodextrin‐based  homogeneous 693 
incorporation  of  metal  (M  =  Pd,  Pt,  Ru)  nanoparticles  into  silica  with  bimodal  pore 694 
structure.  Chemical Communications, 9(2), 262–263. https://doi.org/10.1039/b210590j 695 
 696 
 697 
